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一重項状態(Sdimer = 0)と五重項状態(Sdimer = 2)でのもっともエネルギーの低い分子配列は異なっていることが指摘されてい
る．このことから，十分な強磁場下で磁化を飽和させたときの配列は，ゼロ磁場下での配列とは異なり，メタ磁性ととも
に分子の配列が変化する「磁場誘起再配列」が起きることが予測される． 
多孔性配位高分子 Cu2(pzdc)2(pyz) (CPL-1)がつくるミクロ孔において，吸着 O2は O2–O2 ダイマーの配列構造をとること




独立なパラメータとして磁化過程のフィッテングを行ったところ， ΔS-T/kB = ΔT-Q/kB = 101 K とすると，実験データを再現
することが分かった．このことは，O2 の磁気的性質を理解するためには，スピン状態に依存する分子間ポテンシャルを
取り入れることが必要であることを示すものである． 
一方，Cu-1,4-cyclohexanedicarboxylic acid (Cu-CHD) に吸着した O2の強磁場磁化過程は，25 T に磁化の増大が観測され 




た，Cu-CHD に吸着した O2の磁化過程が示すメタ磁性的な振舞いについて，CPL-1 と同様のモデルで解析を行うと，ΔS-T/kB 
= 43 K，ΔT-Q/kB = 54 K が得られた．このことは，O2–O2ダイマーの五重項状態の励起により配列構造も変化することを直
接的に示すものである． 
さらに，CPL-1 と Cu-CHD で得られたギャップパラメータを比較すると，CPL-1 の方が 2 倍近く大きな値をもつ．CPL-1
の方が細孔径が小さく，吸着 O2と強く相互作用していることを反映しているものと思われる．ゲスト–ホスト相互作用が









効果が期待できる．申請者は酸素分子が物理吸着した配位高分子 Cu-CHD について，SPring-8 での X 線
回折実験の結果から MEM－Rietvelt 法による電子密度分布の解析を行い，吸着酸素が O2－O2 ダイマー
を形成していること，その分子配列が温度変化を示すことを明らかにした．この結果は，熱的に励起さ
れた五重項状態（S = 2）の O2－O2ダイマーが，一重項基底状態（S = 0）とは異なる分子配列をもつこ
とを直接的に示したものであり，この磁化過程や帯磁率の温度変化は異なる分子配列を考慮した S = 1
反強磁性ダイマーモデルでコンシステントに説明できる．また，CPL-1 中で実現している O2－O2 ダイ
マーについても，いくつかの温度での磁化過程の測定を行い，同モデルで解析可能であることを示した．
ここで得られたエネルギーギャップは Cu-CHD の場合の 2 倍の大きさであり，O2 とホスト化合物
（CPL-1）との相互作用に起因すると結論された．本研究は酸素分子の磁性と分子配列の相関効果を初
めて示したものとして，学術的意義は大きい．また，実験的に困難な O2 の分子配列を明らかにできた
ことは実験的にも評価できる． 
以上のことから，博士（理学）の学位を与えるに十分な内容であると評価する．
